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Pile k combustible comportant des collecteurs de courant in teg res a 
rempilement Electrode-Membrane-Electrode. 



5 Domaine technique de invention 

Uinvention concerne une pile a combustible comportant : 

- un empilement comprenant une premiere Electrode, une membrane 

6Iectrolytique munie de faces avant et arriere et une seconde electrode, 
10 - et des premier et second collecteurs de courant integres a rempilement et 

correspondant respectivement aux premiere et seconde electrodes, chaque 

collecteur de courant comportant un depot metallique et 6tant muni d'une 

pluralite de passages transversaux pour un fluide. 

15 

Etat de la technique 

Les piles a combustible, de type piles k combustible k membrane echangeuse 
de protons, (par exemple « PEMFC » ou Proton Exchange Membrane Fuel 

20 Cell » ou Echangeuse d'anions OH ) comportent generalement un grand nombre 
de cellules elementaires dispos§es en serie et comportant chacune un 
empilement comprenant une anode et une cathode separees par une 
membrane eiectrolytique. L'empilement est dispose entre deux plaques 
collectrices de courant et il est g6n6ralement appele un empilement de type 

25 « EME » (Electrode-Membrane-Electrode). Uensemble des cellules 
elementaires forme un assemblage de type filtre-presse. 

Ainsi comme representee k lafigure 1, une cellule 6l6mentaire 1 comporte une 
anode 2, une cathode 3 et une membrane 6lectrolytique 4 disposee entre les 
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deux Electrodes. Dans le cas d'une pile PEMFC, Panode 2 est le siege d'une 
reaction dont le reactif est Phydrogene tandis qu'une reaction entre les protons 
H + formes a Panode 2 et de Poxygene se produit a la cathode 3 pour former de 
Peau. La membrane 6lectroIytique 4 est destinee k laisser passer les protons H + 
5 de Panode 2 vers la cathode 3. 

L'anode 2 et la cathode 3 sont respectivement alimeritees en hydrogene et en 
oxygene, via des canaux de circulation 5a et 5b connectes a des sources de 
reactif qui peuvent etre, d'une part de Phydrogene pur ou des hydrocarbures 
reformes ou non pour la source d'hydrogene et, d'autre part de Poxygene pur ou 
de Pair pour la source d'oxygene. Les canaux de circulation 5a et 5b sont 
respectivement delimites par la face externe de Panode et de la cathode et par 
la paroi interne de plaques 6a et 6b destin6es a collecter le courant. Les 
plaques 6a et 6b sont generalement des plaques bipolaires qui enserrent 
Pempilement EME. 

Chacune des electrodes est constitute par une couche de diffusion 2a et 3a et 
une couche catalytique 2b et 3b. Ainsi, chaque couche de diffusion 2a ou 3b 
permet le passage de fluides, c'est-a-dire de Poxygene, de Phydrogene et de 
20 Peau, entre un canal de circulation 5a ou 5b et la couche catalytique 2a et 3a de 
P6lectrode correspondante. Les reactions electrochimiques ont lieu au niveau 
des couches catalytiques de Panode et de la cathode. 

L'emploi des plaques collectrices de courant 6a et 6b est indispensable au bon 
25 fonctionnement de la pile & combustible. Cependant les plaques collectrices de 
courant peuvent alterer de fagon significative la densite d'6nergie massique et 
volumique accessible de la pile. De plus, un tel assemblage est encombrant et 
son volume ne peut pas etre facilement reduit. Or, dans certaines applications 
telles que celles destinies a fournir de P6nergie & des 6quipements portables, 
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les piles a combustible doivent etre peu encombrantes tout en conservant leurs 
performances. 

La demande de brevet EP-A2-1282185 propose, alors, de realiser une pile a 
5 combustible a geometrie cylindrique, a partir d'un substrat dont au moins un 
composant est destine & etre 6limin6 et servant de support aux depots 
successifs d'un premier collecteur de courant, d'un empilement comprenanf une 
premiere electrode, une membrane electrolytique et une seconde electrode et 
d'un second collecteur de courant. Les premiere et seconde electrodes 
10 component chacune une couche de diffusion et un catalyseur tandis que les 
premier et second collecteurs de courant peuvent etre 6ventuellement sous 
forme d'un maillage de tissu metallique. La realisation d'une telle pile a 
combustible est, cependant, peu pratique a mettre en oeuvre. 

15 

Objet de ('invention 

L'invention a pour but de realiser une pile a combustible remediant aux 
inconvenients de I'art anterieur et ayant, notamment, des densites d'energie 
20 accrues tout en etant capable d'alimenter facilement en fluide au moins un des 
composants de Pempilement electrode-membrane-electrode. Plus 
particulierement, l'invention a 6galement pour but de realiser une pile a 
combustible peu encombrante et pouvant etre miniaturisee, en utilisant 
notamment les techniques de fabrication de la microtechnologie. 

25 

Selon Tinvention, ce but est atteint par le fait que les premier et second 
collecteurs de courant sont respectivement disposes sur les faces avant et 
arriere de la membrane electrolytique, entre la membrane Electrolytique et 
PEIectrode correspondante. 
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Selon un premier developpement de I'invention, les premier et second 
collecteurs de courant sont chacun structures sous la forme d'une grille. 

Selon un second developpement de I'invention, les premier et second 
collecteurs de courant sont chacun structures sous la forme d'un peigne. 

Selon un troisi£me developpement de Pinvention, les premier et second 
collecteurs de courant sont poreux, les passages transversaux etant constitues 
par les pores des collecteurs de courant. 

Selon un mode de realisation pr6f6rentiel, les premier et second collecteurs de 
courant comportent chacun une alternance de zones poreuses et de zones non 
poreuses, les passages transversaux 6tant constitues par les pores des zones 
poreuses. 

Description sommaire des dessins 

D'autres avantages et caracteristiques ressortiront plus clairement de la 
description qui va suivre de modes particuliers de realisation de I'invention 
donn6s a titre d'exemples non limitatifs et representes aux dessins annexes, 
dans lesquels : 

La figure 1 est une representation schematique, en coupe, d'une cellule 
elementaire d'une pile & combustible selon Tart anterieur. 
La figure 2 est une representation schematique, en coupe, d'un mode particulier 
de realisation d'une pile a combustible. 
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Les figures 3 & 10 illustrent differentes etapes de realisation d'une pile a 
combustible selon ('invention. 

Les figures 11 et 12 repr6sentent, en vue de dessus, des premier et second 
modes de realisation d'un collecteur de courant d'une pile h combustible selon 
5 P invention. 



Description de modes particuliers de realisation. 

10 L'enseignement de la demande de brevet EP-A2-1282185 pourrait, 
dventuellement, etre applique a des piles a combustible ayant une g6om6trie 
non cylindrique, par exemple & une pile a combustible comportant un 
empilement Electrode-Membrane-Electrode, note empilement EME et constitu6 
de couches planes. 

15 

Ainsi, comme representee a la figure 2, une pile a combustible peut comporter 
un empilement EME constitue de couches planes. L'empilement comporte, 
ainsi, une membrane electrolytique 4 munie de faces avant et arriere 4a et 4b. 
sur lesquelles sont respectivement disposees des premidre et seconde couches 
20 catalytiques 2b et 3b, respectivement recouvertes par une couche de diffusion 
2a et 3a. La premiere couche catalytique 2b et la premiere couche de diffusion 
2a forment Panode 2 tandis que la seconde couche catalytique 3b et la seconde 
couche de diffusion 3a forment la cathode 3. 

25 Des premier et second collecteurs de courant 7 et 8 sont integres a Pempilement 
EME, c'est-a-dire que Pempilement EME et les premier et second collecteurs de 
courant 7 et 8 forment un meme ensemble integre. A la figure 2, les premier et 
second collecteurs 7 et 8 sont respectivement disposes sur les faces externes 
des premiere et seconde couches de diffusion 2a et 3a de Panode 2 et de la 
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cathode 3. lis sont chacun constitues par un depdt m6tallique comportant une 
pluralite de passages transversaux 7a et 8a destines a permettre le passage 
d'un fluide vers une couche de diffusion. Ainsi, Phydrogene peut passer & 
travers les passages transversaux 7a du collecteur de courant anodique 7 pour 
5 atteindre la couche de diffusion 2a de Panode 2 et Poxyg^ne passe a travers les 
passages transversaux 8a du collecteur de courant cathodique 8 pour atteindre 
la couche de diffusion 3a de la cathode 3. De meme, Peau produite au cours du 
fonctionnement de la pile a combustible est evacuee par les memes passages 
transversaux 7a et 8a. 

10 

Ce type de structure integree permet de collecter les electrons formes lors des 
reactions electrochimiques ayant lieu au niveau des couches catalytiques, tout 
en favorisant la diffusion des fluides reactifs ou des fluides formes, sans apport 
d'energie ext6rieure telle que Pemploi d'un ventilateur, par exemple. Grace au 
15 nombre et a la repartition des passages transversaux, le fluide peut p6n6trer sur 
la totalite de la couche de diffusion et done reagir sur une large surface de la 
couche catalytique. Ceci permet, notamment, d'ameliorer le rendement de la 
reaction electrochimique. 

20 De plus, Integration des collecteurs de courant sur Pempilement permet de faire 
circuler les electrons formes lors de la reduction de Phydrogene sur une distance 
tres courte entre un collecteur de courant et la couche catalytique de Pelectrode 
correspondante. La distance parcourue par les electrons etant de Pordre de 
quelques micrometres, elle evite des pertes ohmiques dues au niveau de 

25 conductivity electrique des materiaux constituant les electrodes lorsque celles-ci 
ne sont pas comprimees par un dispositif de type filtre-presse. La conductivity 
6lectrique des Electrodes est g6neralement de Pordre de 1S/cm a 1 0S/cm. 
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Cependant, une telle integration des collecteurs de courant peut provoquer une 
alteration des electrodes et done reduire les performances de la pile a 
combustible. Ainsi, selon invention, cet inconvenient est surmonte par le fait 
que les premier et second collecteurs de courant comportant un depot 
metallique et munis de passages transversaux sont respectivement disposes 
sur les faces avant et arriere de la membrane electrolytique, entre la membrane 
electrolytique et Pelectrode correspondante. Les collecteurs de courant sont, de 
preference, constiUtes par un metal choisi parmi les metaux nobles et le metal 
est, plus particulierement, de Tor ou du platine dans le cas d'une pile a 
combustible acide et du nickel dans le cas d'une pile a combustible basique. De 
plus, les elements catalytiques des electrodes restent en contact direct avec la 
membrane Electrolytique de Pempilement, k travers les passages transversaux 
formes dans les collecteurs de courant. 

Selon un proc6de particulier de realisation d'une pile k combustible, tel que 
represents aux figures 3 a 10, une membrane electrolytique 4 est deposee sur 
un substrat 8 (figure 3), sous la forme d'une couche de polymere perfluore de 
type Nation®. Une couche metallique 9, de preference en or, en alliage chrome- 
or ou en alliage titane-or, est ensuite deposee sur la face avant 4a de la 
membrane Electrolytique 4 par evaporation (figure 4). 

Puis, une etape de photolithographie est realisee de maniere a former un 
masque 10 en materiau photoreticulable sur la couche metallique (figure 5). Le 
masque 10 comporte des cavites 10a dans lesquelles est realise un depot 
galvanique, par exemple en or ou en cuivre, (figure 6). Ainsi, le depot 
galvanique comporte des parties en relief 11 correspondant k la partie 
complementaire des cavitEs 10a. Une fois le materiau photoreticulable retire 
(figure 7), la couche metallique 9 est gravee (figure 8) de sorte qu'elle comporte 
des passages transversaux 12 et qui sont destines k permettre le passage des 
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protons de I'anode vers la membrane Electrolytique 4 ou de la membrane 
Electrolytique 4 vers la cathode. 

Les parties en relief 11 du dEpot galvanique sont, ainsi, respectivement 
superposees aux bordures des passages transversaux 12 de la couche 
mEtallique 9 et l'ensemble forme un premier collecteur de courant 13. Un 
element catalytique 14, formant une premiere electrode, est alors dEposE sous 
forme d'une couche mince, sur la surface de Tensemble forme par la membrane 
Electrolytique 4 et le premier collecteur de courant 13. II comble alors les 
passages transversaux 12 du premier collecteur de courant 13, de maniere k 
etre en contact direct avec la membrane Electrolytique 4, a travers les passages 
transversaux. De plus, il recouvre les parties en relief 1 1 . L'ensemble constitue, 
alors, une demi-pile k combustible. 

Le reste de la pile k combustible est, ensuite, forme en retirant le substrat 8, de 
maniere a liberer la face arriere de la membrane Electrolytique. L'ensemble 
forme par la membrane electrolytique 4, le premier collecteur 13 et la premiere 
Electrode 14 est, ensuite, retournE, aprEs avoir ete eventuellement recouvert par 
une couche de protection. Puis, comme illustre a la figure 10, un second 
collecteur de courant 15 et une seconde Electrode 16 sont formEs, sur la face 
arriere 4b de la membrane Electrolytique 4, de maniere identique au premier 
collecteur de courant13 et k la premiere electrode 14. L'EIEment catalytique de 
la seconde Electrode 1 6 comble alors les passages transversaux formEs dans le 
second collecteur de courant 15, de maniEre k etre en contact direct avec la 
face arriere 4b de la membrane electrolytique 4 et il recouvre le second 
collecteur de courant 15. 

Le fait d'intEgrer les collecteurs de courant k un empilement EME permet, 
notamment, d'utiliser les techniques de depot connues dans le domaine de la 
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microtechnologie, et done de realiser des piles k combustibles miniatures et de 
maniere plus rapide. Par ailleurs, une pile a combustible comportant des 
collecteurs de courant munis de passages transversaux et disposes sur les 
faces avant et arriere de la membrane electrolytique presente des 
5 caracteristiques 6lectrochimiques intrinseques equivalentes a celles des piles du 
type filtre-presse. Elle a, cependant, une density d'energie volumique ou 
massique beaucoup plus 6levee et elle est beaucoup moins encombrante. 

La realisation des electrodes sur les collecteurs de courant simplifie egalement 
10 le procede de fabrication d'une telle pile a combustible. En effet, le fait de 
disposer les electrodes sur les collecteurs de courant est avantageux pour la 
fabrication de la pile a combustible car, I'element catalytique des electrodes 
etant plus fragile que le collecteur de courant, il est plus facile de deposer les 
Elements fragiles sur les elements plus solides que ('inverse. Cela permet 
15 egalement d'obtenir une pile a combustible plus robuste, I'epaisseur des 
elements catalytiques n'etant plus limitee par les collecteurs de courant. 

L'invention n'est pas limitee a un mode particulier de realisation. Ainsi, la pile a 
combustible peut comporter une pluralite d'empilement EME avec des 

20 collecteurs de courant integr§s. La pile a combustible peut etre de forme 
quelconque, par exemple cylindrique. Les collecteurs de courant peuvent 
egalement de forme quelconque, avec des passages transversaux des 
collecteurs de courant disposes de maniere a assurer la continuity du passage 
du courant dans les collecteurs de courant. Ainsi, comme repr6sent6s aux 

25 figures 11 et 12, les collecteurs de courant peuvent etre structures sous la forme 
d'une grille (figure 11) ou sous la forme d'un peigne (figure 12). A titre 
d'exemple, dans le cas d ! un collecteur de courant 13 sous forme de peigne, les 
passages transversaux 12 sont formes entre des branches 17 du peigne. De 
plus, le nombre et la repartition des passages transversaux permettent de 
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conserver une surface de reaction 6Iev6e entre I'element catalytique et ia 
membrane 6lectrolytique. 

Les collecteurs de courant sont realises par tout type de methodes connues 
pour realiser des couches minces, lis peuvent, notamment, etre realises par 
ddpot physique en phase vapeur (PVD ou « Physical Vapour Deposition), par 
depdt chimique en phase vapeur (CVD ou « Chemical Vapour Deposition), par 
s^rigraphie ou par d§pot 6lectrochimique. Les collecteurs de courant peuvent 
dgalement etre uniformement poreux ou bien ils peuvent comporter une 
alternance de zones poreuses et de zones non poreuses, les pores jouant, dans 
les deux cas, le role des passages transversaux des collecteurs de courant. 
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Revendications 



1 . Pile a combustible comportant : 

5 - un empilement comprenant une premiere electrode (14), une membrane 
6lectrolytique (4) munie de faces avant et arriere (4a, 4b) et une seconde 
Electrode (16), 

- et des premier et second collecteurs de courant (13, 15) int6gres a 
Pempilement et correspondant respectivement aux premiere et seconde 
10 electrodes (14, 16), chaque collecteur de courant comportant un d6pot 

m^tallique et etant muni d'une plurality de passages transversaux pour un 
fluide, 

pile caracterisee en ce que les premier et second collecteurs de courant (13, 15) 
sont respectivement disposes sur les faces avant et arriere (4a, 4b) de la 
15 membrane 6lectrolytique (4), entre la membrane elect roiytique (4) et Pelectrode 
correspondante (14, 16). 

2. Pile k combustible selon la revendication 1, caract6risee en ce que les 
premier et second collecteurs de courant (13, 15) sont chacun structures sous la 

20 forme d'une grille. 

3. Pile a combustible selon la revendication 1, caracterisee en ce que les 
premier et second collecteurs de courant (13, 15) sont chacun structures sous la 
forme d'un peigne. 

25 

4. Pile k combustible selon Tune quelconque des revendications 1 k 3, 
caracterisee en ce que les premier et second collecteurs de courant (13, 15) 
sont poreux, les passages transversaux etant constitu6s par les pores des 
collecteurs de courant (13, 15). 
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5. Pile k combustible selon Tune quelconque des revendications 1 & 3, 
caracterisee en ce que les premier et second collecteurs de courant (13, 15) 
comportent chacun une alternance de zones poreuses et de zones non 
poreuses, les passages transversaux etant constitues par les pores des zones 
poreuses. 

6. Pile a combustible selon Tune quelconque des revendications 1 a 5, 
caracteris^e en ce que le metal des premier et second collecteurs de courant 
(13, 15) est choisi parmi les metaux nobles. 
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Fig. 1 (Art anterieur) 




Fig. 2 
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Fig. 4 




Fig. 6 
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Fig. 7 




Fig. 10 
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Fig. 12 



